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               論   文   の   要   旨 
 
 土壌や水環境には粘土や有機物などの微細なコロイド粒子が存在する。これらコロイド粒子の
帯電および凝集特性を理解することは、水処理の高度化や汚染物質輸送の予測や制御といった環
境工学的な課題を解決する際に重要となる。本論文において著者は、電荷反転、凝集沈降、凝集
体強度に対する、コロイドの電荷量、疎水性に関連する炭素含量と芳香族炭素量、疎水部を持つ
有機イオンの性質、二価カチオンの種類と濃度、腐植物質の帯電を変化させるpHの影響を検討し
た研究成果をまとめている。論文は全体で６章から構成される。 
 第１章で著者は、本研究の主題となるコロイド研究の環境工学的な意義、コロイド粒子の帯電
と凝集挙動、コロイド凝集体の強度について既往研究を整理した上で、本論文で主題とする項目
と論文の構成を述べている。 
 第２章で著者は、表面の負電荷量の異なるポリスチレンサルフェイトラテックス（PSS）球粒
子の電気泳動移動度を、ミセル形成しない一価の疎水性有機カチオンである
tetraphenylphosphonium（以下TPP）イオン濃度の関数として測定した結果をまとめている。そ
の中で著者は、TPPイオンがPSS粒子の電荷反転を引き起こすこと、等電点を与える反対符号の疎
水性イオンの濃度が粒子の表面電荷密度の増加とともに増加することを明らかにしている。さら
に著者は、Stern層モデルを用いた等電点の解析から、TPPイオンの非静電的な特異吸着エネルギ
ーの絶対値が、表面の負電荷量の低下に伴って増加することを見出している。この要因として、
表面電荷の低下によりPSS粒子とTPPイオンとの疎水性相互作用が増すこと、を指摘している。 
 第３章で著者は、前章で利用したTPPイオンをコロイド粒子の疎水性の評価に適用する着想か
ら、TPPイオンの存在が、疎水性相互作用を指標とした評価が有効と考えられる腐植物質の電気
泳動、凝集沈降、凝集体の径と構造に与える影響を検討した実験結果をまとめている。実験では、
炭素含量と芳香族炭素量の異なる腐植物質として、国際腐植物質学会の標準試料である、
Suwannee river fulvic acid (SRFA)、 Suwannee river humic acid (SRHA)、 Leonardite humic 
acid (LHA)が使用された。実験結果から、TPPイオンの存在により、炭素含量と芳香族炭素量が
多く疎水性の高いLHAにおいて、広範囲な荷電反転と凝集沈降、大きな凝集体の形成が引き起こ
されることが明らかにされた。また、凝集沈降の発生は、等電点とは関係なく、低pH側で顕著と
なることが示された。一方、形成された凝集体のフラクタル構造は腐植物質の種類には大きく依
存しないことが明らかにされた。  
 第４章で著者は、疎水性の直鎖アルキル部を持つカチオン性界面活性剤であり、殺菌剤や表面
改質剤などとして利用されているcetylpyridinium chloride (CPC) とdodecylpyridinium 
chloride (DPC)が、SRFAとLHAの電気泳動、凝集沈降、凝集体強度に与える影響を考察している。
ここでは、SRFAとLHAがCPCと結合することで、電荷中和、電荷反転が生じること、凝集体の形成
が等電点近傍で顕著となることが述べられている。同様にDPCもLHAの電荷反転、等電点での凝集
を引き起こすものの、その実現にはCPCよりも高濃度のDPCが必要であった。各系で得られた最大
の凝集体強度は、LHAとCPCの系で27.6 nN 、LHAとDPCの系で19.1 nN、 SRFAとCPCの系で5.2 nN
であり、腐植物質あるいは界面活性剤の疎水の程度が強い系ほど凝集体の強度が高くなることが
明らかにされた。  
 第５章で著者は、腐植物質の凝集に及ぼす二価カチオンの効果を研究した成果をまとめている。
ここでは、環境中に存在する代表的な二価カチオンであるMg2+イオンとCa2+イオンの存在下にお
けるLHAの帯電、凝集沈降、凝集体強度の実験結果が報告されている。Mg2+イオンとCa2+イオンは、
30 mMまで濃度を上げても電荷反転を引き起こさないものの、凝集沈降を発生させた。凝集沈降
は、pHが高いほど、またMg2+イオンよりもCa2+イオンとの共存下において顕著であった。これに
対応して凝集体の強度もCa2+イオンの共存下で高くなった。強度は、二価イオンの濃度が高くか
つpHが高いほど、大きな値が得られた。最大の強度はMg2+イオンの存在下では2.4 nN、Ca2+イオ
ンの存在下では5.8 nNであった。この差を生む要因として著者は、二価イオン架橋の関与とその
イオンの水和の程度への依存性を指摘している。 
 第６章で著者は、本論文全体を総括し、腐植物質凝集体の強度を得たことの意義を述べ、これ
らを決定する因子として静電相互作用と疎水性相互作用、多価イオン架橋の役割を議論している。
さらに、今後、明らかにすべき研究課題を提案している。 
 
 
               審   査   の   要   旨 
 
 
 本論文は、コロイド粒子の帯電特性、凝集分散挙動、凝集体強度について、ポリスチレン球粒
子と標準腐植物質を用いた実験ならびに理論解析を通して、新たな知見を提供している。特に、
疎水性相互作用が粒子表面の帯電状況に影響することを指摘した点、天然有機物である腐植物質
凝集体の強度をはじめて数値として示した点など、新規性の高い成果が得られている。本論文を
通して示された実測値と解析結果およびそこから導かれた知見は、環境コロイドの分散凝集やコ
ロイドを介した物質輸送機構の理解の深化に寄与するものであり、学術的に高く評価できる。 
 令和元年7月22日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査及び
最終試験を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その
結果、審査委員全員によって合格と判定された。 
 よって、著者は博士（生物資源工学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認め
る。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
